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Study of inelastic collisions between an atom and an ion
in Li-Ca+ hybrid system
Ryoichi Saito
Abstract
Recent developments in cold atomic system based on the laser cooling technique
make it possible to control quantum state of atomic ensemble or single atomic
particle. This precious control technique creates additional interests in devel-
opment of manipulation method of collision including inelastic collisions and
chemical reaction process between state controlled atoms, ions or molecules.
Manipulation of state to state reaction process can provide great progress of
synthesis technology and fundamental physics. Chapter 1 introduces like this
background and target of this study.
We investigate inelastic collision including elementary step of chemical reac-
tion between quantum state controlled an atom and an ion in nearly absolute
zero temperature against the background discussed above. To realize observing
the precious controlled inelastic collisions in cold and ultracold regime, we devel-
oped ultracold 6Li-40Ca+ hybrid system. This system consists combination of
laser cooled Li atomic gas and laser cooled Ca+ ions in an ion trap. This atom-
ion hybrid system has attracted attention as new platform to study inelastic
collision in cold to ultracold regime. Chapter 2 to 4 review property and basic
technique of cold atomic gas and trapped ions and introduce the experimental
setup of our hybrid system.
In chapter 5, to reveal inelastic collision mechanism, we systematically investi-
gate charge-exchange process between a lithium atom and a calcium ion. Energy
dependence of charge-exchange cross section is measured in every selected inter-
nal state of Ca+ by optical pumping. Controlling collisional energy is achieved
with a deliberately excited micromotion of ions in the RF ion trap. We find
out charge-exchange collision mechanism in collision energy range of milliKelvin
to Kelvin is explained by Langevin collision from this energy dependence mea-
surement. Charge-exchange cross section changes depending on internal state
of calcium ions. To analyze this internal state dependence of charge-exchange
reactivity, we compare the measured results and calculated potential energy
curves and identify the route of charge-exchange process in Ca+ D state. More-
over, chapter 5 introduces another experiment of spin dependence of inelastic
collisions.
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Ozeri らのグループによる Rb-Sr+ 系のスピン状態を選別した散乱過程の観測 [11]
があげられる．また UCLAの E. R. Hudsonらグループは Ca原子-Ba+ イオン混































































つある．原子-イオン混合系は 2005年にW. W. Smithらによって提案された [29]．
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1.2 中性原子-イオン混合系
その後，実験では V. Vuletic´ のグループによってはじめて磁気光学トラップ中の














Research group Atom-ion combination
MIT Yb(MOT)-Yb+[30]
Ulm university Rb(BEC)-Ba+[31]
University of Basel Rb(MOT)-Ca+[33]
Rb(MOT)-Ba+[34]
University of Bonn Rb-Yb+[35]
UCLA Ca(MOT)-Yb+[36, 37]
Ca(MOT)-Ba+[38]
University of Connecticut Na(MOT)-Na+[39]
Osaka university Li(Degenerate)-Ca+[40]
Raman Research Institute Rb(MOT)-Rb+[41]
Rb(MOT)-K+
Cs(MOT)-Rb+[42]
The Weizmann Institute of Science Rb(BEC)-Sr+[43]
University of Amsterdam Li-Yb+[44]
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Coˆte´ らによって初めて Na-Na+ 系について理論的研究が行われた [48]．この論文
中では弾性散乱と電荷交換散乱の散乱断面積について取り扱われており，電荷交換
散乱の場合，散乱エネルギーが 10−12-10−3 [a. u.] の間で散乱断面積はランジュバ




また，23Na - 40Ca+系について多チャンネル量子欠損理論 (MQDT: multichannel
quantum detect theory)を用いた極低温における弾性散乱と電荷交換散乱レートの


















































原子気体でイオントラップ中の Na+ の共同冷却の提案され [29]，実験においても

















ウェル・ボルツマン分布をとることが指摘されている [61, 62, 63]．これは上記の
Rb-Sr+ 系における実験においても確かめられた．イオンの効率的な冷却のために
はむしろ原子の質量が小さいほうが有利であると考えられており，我々の Li-Ca+
系はリチウムが質量数 6 に対してイオンは 40 であることからイオンに対して原子
が軽いため冷却を観測できたと考えられる．
27












ガス冷却に関しては，多原子分子についても ND3 および H2COについて回転状態
冷却が行われた [66]．ヘリウムガスを冷却原子気体に置き換えることで分子の並進，
振動，回転状態の冷却が期待できる [67]．実際に E. R. Husdonらのグループでは
イオントラップ中の BaCl+ 分子と磁気光学トラップ中の Ca原子気体の混合系にお





































































る [31, 32, 35]．
1.3 本論文の目的
本研究では中性 6Li 原子-40Ca+ イオン混合系における非弾性散乱を研究するこ











































第５章は内部状態を制御した 6Li原子と 40Ca+ イオン間の非弾性散乱についての
実験結果について記述する．この章は大きく二つに分かれており，一つは微細構造












古典的な質点として考えられる粒子の散乱を考える．質量 m1，m2 の粒子 1，2





これより粒子 1，2の重心系における速度 u1，u2 は
u1 = v1 − vCM (4)
























ここで vrel は相対速度であり，µ0 は２粒子の換算質量 µ0 = m1m2m1+m2 である．以上
のように二粒子の換算質量と相対速度で散乱エネルギーが書けた．























が得られる．ここで E1，E2 は粒子 1，2の実験室系での運動エネルギーであり，θ
















































p = αE (11)






























































ここで ℏ = h/2pi で表されるディラック定数であり，µは原子とイオンの質量をそ











誘起双極子-誘起双極子 (ロンドン分散力) r−6 中性原子同士
式 (17)において散乱の角運動量 l = 0，すなわち s波散乱のとき，相互作用ポテ
ンシャルは式 (16)に一致する．
2.2.2 特性距離と特性エネルギー






















r∗ は l = 1のときの極大点の位置であり，特性距離と呼ばれ，相互作用到達距離に
相当する．













第 2 章 原子とイオンの相互作用
図 3 遠心力ポテンシャルを考慮した中性原子-イオン間のポテンシャル．横軸は
特性距離で，縦軸は特性エネルギーでそれぞれ規格化した．(a)s波，p波のとき
のポテンシャル．p 波のときの極大点を特性距離 r∗ と特性エネルギー E∗ で表
す．(b)s,p,d,f 波でのポテンシャル．






このエネルギーは角運動量 l = 0と 1，つまり s波と p波散乱の閾エネルギーに相当
する．図 3(a)に特性エネルギーと特性距離を示した．特性距離と特性エネルギーを













点で優位な組み合わせと言える．以上の議論は文献 [46, 47, 51, 59]を参考にした．
表 3 原子-イオン系の特性距離と特性エネルギー [46, 59]
組み合わせ r∗ [nm] E∗/kB [nK]
172Yb− 174Yb+ 252 44
87Rb− 138Ba+ 296 52
87Rb− 40Ca+ 211 199
87Rb− 174Yb+ 306 44.7
40Ca− 174Yb+ 166 270
6Li− 40Ca+ 66 10.6× 103
87Rb− 87Rb+ 266 79





40Ca+ 原子のポテンシャルエネルギー曲線を図 4に示す．この図はパリ 11大学の
Maurice Raoult, Humberto Da Silva Jr., Olivier Dulieuの計算により，共同研究
として関連論文 [52]にて発表した．この計算は文献 [86, 87]の手法に基づいている．
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第 2 章 原子とイオンの相互作用
図 4 Li-Ca+ 系のポテンシャルエネルギー. 実線はスピン一重項，破線は三重項






















まず，二体の散乱過程について述べる．表 4に 6Li-40Ca+ 系における二体の散乱
過程を列挙した．表中 hはプランク定数，ν は電磁波の振動数を示す．
表 4中の下７つの過程は非弾性散乱である．
電荷交換散乱は Li 原子に束縛された電子が Ca+ イオンに飛び移り，束縛され









第 2 章 原子とイオンの相互作用
表 4 Li原子-Ca+イオン系の二体散乱過程
Li + Ca+ → Li + Ca+ 弾性散乱
Li + Ca+ → Li+ +Ca 無放射性電荷交換散乱
Li + Ca+ → Li+ +Ca + hν 放射性電荷交換散乱
Li + Ca+ → (LiCa)+ + hν 放射性分子生成
Li |g〉+Ca+ |e〉 → Li |g〉+Ca+ |g〉 無放射性状態変化散乱
Li |g〉+Ca+ |e〉 → Li |g〉+Ca+ |g〉+ hν 放射性状態変化散乱
Li |↑〉+Ca+ |↓〉 → Li |↓〉+Ca+ |↑〉 スピン交換散乱
Li |↑〉+Ca+ |↑〉 → Li |↑〉+Ca+ |↓〉 スピン緩和散乱

























散乱は起こり得ない．表 5に Li-Ca+ 系での三体散乱過程を列挙した．生成される
表 5 Li原子-Ca+イオン系の三体散乱過程
Li + Li + Ca+ → (LiCa)+ + Li 分子生成
Li + Li + Ca+ → (Li2)+ +Ca 分子生成

















相対位置ベクトル r は二次元極座標 (r, ϕ)で表すと
r = r cosϕeˆx + r sinϕeˆy (22)
である．
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第 2 章 原子とイオンの相互作用
図 5 重心系における二粒子の散乱．vrel で入射した仮想粒子は原点にある仮想
ターゲットによって軌道を曲げられる．相互作用しないときの最近接距離が bで
あり，衝突径数と呼ばれる．実際の最近接距離は r0 とおいた．



















































仮想粒子が原点に最近接する点，図 5中の r0 について考える．この最近接点通過時
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グランシング散乱








式 (31)について b < bc のとき起きる散乱をランジュバン散乱と呼ぶ．このとき，
粒子はポテンシャルにキックされて軌道が単純に曲げられる散乱ではなく，粒子が
ポテンシャルにとらわれて，内向きのスパイラルを描きつつ近接して散乱する過程
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ここでハミルトニアン Hˆ の一，二項目は Li+ と Ca2+ イオンの運動エネルギー項
であり，三．四項目は価電子 e1，e2 の運動エネルギー項である．五，六項は価電子
e1 と Li+ あるいは Ca2+ 間の実効的なポテンシャルであり，七，八項は価電子 e2
とのそれである．また九項目は価電子間の相互作用項であり，十項目は核間，すな





































































∇2rel + V (R)
}
Ψrel = ErelΨrel (36)
とかける．ここで換算質量 µ の粒子の波動関数を ΨR とし，エネルギーを Erel と
した．
式 (36)中のポテンシャル V (R)は球対称ポテンシャルであるため，波動関数 ΨR
は動径方向と角度方向に変数分離することができる．さらに波動関数を軌道角運動
49









l (θ, φ) (37)





































































































eikcollz = eikcollR cos θ =
∞∑
l=0
(2l + 1)iljl(kcollR)Pl(cos θ) (46)
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要請される．つまり |1 + 2ikcollfl| = 1 を満たす必要がある．遠方で観測される散
乱による波動関数の変化は位相変化であるためこの位相シフトを δl として
1 + 2ikcollfl = e
2iδl (51)
と表すことができる．






































論を導くために確率の保存を利用した．ところで位相シフト δl は式 (40)に示した
動径方向のシュレディンガー方程式の解がポテンシャル V (R) + ℏ2l(l+1)2µR2 の存在に
よってシフトすることに対応している．以下では位相シフトと動径方向の波動関数
の関係について記述する．
さて距離 R がポテンシャル到達距離である特性距離 r∗ よりも遠い領域での動径
方向の解を考えてみる．ただし，R > r∗ においてポテンシャルの効果は無視できる
とする．つまり，自由粒子に関する波動関数であるため球ベッセル関数の線形結合
で表すことができる．この動径方向の波動関数を式 (43)に代入した上で漸近領域で
のふるまい Ψrel|R→∞ を考える．この漸近領域の波動関数は以前，式 (50) で導い
た漸近領域の波動関数と一致すると考えられる．以上より動径方向の解は球ベッセ
ル関数を用いて以下のようにかける．
Φl(R) = Dl {cos δl jl(kcollR)− sin δl nl(kcollR)} (55)
ここで，Dl は規格化定数，jl(kcollR) は球ベッセル関数 (第一種球ベッセル関数)，
nl(kcollR)は球ノイマン関数 (第二種球ベッセル関数)である．
53





2.2.2で議論した特性距離 r∗ が 1/kcoll に比して同程度から小さくなると，l = 0の






この条件下での R > r∗ における動径方向の波動関数 Φl(R) ∼ Φ0(R) は式 (55)
より
































































l > 0 のときは遠心力ポテンシャルによるポテンシャル障壁が形成されることは
2.2.2と図 3(b)に示した．このときポテンシャルの内側とポテンシャル障壁によっ






























と書ける [48]．ここで Rt はポテンシャル障壁によって生じた古典的転回点である．










すると式 (66)が示すように位相シフトは lの三乗に反比例するので lが十分大きい
と δl が小さくなり以下の近似が成り立つ．





















(2l + 1) sin2 δl +
∞∑
l=lsemi























































































第 3 章 イオントラップの原理
図 7 2 次元のパウルトラップ．双極面をもつ 4 つの電極から構成される．ト
ラップ中心に原点をおき，中心から電極の最近接点までの距離を R0 とする．向






述する．なお，以下の議論は文献 [98, 99, 100]を参考にした．
二次元的な閉じ込めを行うパウルトラップは図 7 に示したように双極面を持っ
た四つの電極より構成される．電極のうち向かい合った二つの電極に同位相の電圧





(−x2 + y2) (74)
というポテンシャルが形成される．
ここで tは時間，VDC はオフセット電圧，R0 はトラップ中心から電極までの最近接
距離である．また，κは幾何因子と呼ばれる値で κ < 1を満たす．このポテンシャ
60
3.1 パウルトラップ中のイオンの運動











































+ {ax − 2qx cos 2ξ}x = 0 (80)
d2y
dt2
+ {ay − 2qy cos 2ξ}y = 0 (81)
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と書き換えられる．




+ {ai − 2qi cos 2ξ}Xi = 0 (82)
とまとめられる．
このような方程式をマシュー方程式と呼ぶ．マシュー方程式は安定解と不安定解を
持ち，安定解ではイオンは x − y 平面のある領域内を振動する．一方で不安定解で
は x軸あるいは y 軸あるいは両軸の方向の運動が発散する．これはイオンが捕獲で
きないことに対応している. つまりマシュー方程式が安定な解を持つことがイオン
が捕獲されることに対応する [101]．





































q8i + · · ·



























また最低次の近似解を求めるために ai, q2i ≪ 1 として式 (83) の安定解を求め
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ると





























































+ azz = 0 (90)
この微分方程式は単振動の運動方程式であるから，ただちに
z(t) = z1 cos (ωzt+ φz) (91)




















































3.1.2 で求めたように x，y 軸方向に関するイオンの運動は式 (85) となった．こ





























いた高周波電場はオフセット電圧 VDC = 0 を用いたので ai = 0 である．すると
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となる．
ただし




この式 (100)を用いれば，q2 ≪ 1が成立するとき qパラメータを用いてトラップ周
波数を求めることができる．
図 11 イオントラップ中のイオンのシミュレーション結果．(a)x軸方向の振動．


























ラップ中のイオンの式を整理する．式 (95) と式 (85) を比較すると z 軸の運動は
式 (85) 式中で qi = 0 としたものに等しい．そこで次元を i = x, y, z に拡張する．
すなわち qz = 0のもとでXz = z とする．また x，y，z 軸方向の単位ベクトルとし
て eˆi を導入する．以下では上のルールに従って記述する．
外部静電場 EDC を印加すると式 (82)は以下のように書き換えられる．
d2Xi
dt2

















上式 (103)は外部電場 EDC = 0とすれば式 (93)，式 (94)あるいは式 (95)の外部
電場が存在しないときの解に帰結する．すなわち式 (104)の X0i が外部電場による
効果を示しており，イオンの捕獲位置が
X0 = X0xeˆx +X0yeˆy +X0zeˆz (105)
だけ，外部電場によってずれたことを示している．
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ると，z 軸については静電場による閉じ込めを行ったので qz = 0より二，三項目は
消去される．さらに 3.1.4でも述べた通り，本研究で用いたイオントラップでは高周







































は文献 [98, 104, 105]を参考にした．













らすると振幅 E0，位相 ϕlaser，波数ベクトル klaser のレーザー電場は
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十分小さいとする．すると |X0i| ≫ |X1i|が成立するので k ·Xi について
k ·Xi = (kx, ky, kz) · (Xx, Xy, Xz)
































とおく．この β を変調指数 (modulation index)と呼ぶ．
















































ここで ωatom はイオンの二準位間の共鳴周波数である．さらに χ = µ12E0ℏ であり，








ベッセル関数中の変調指数 β は余剰マイクロモーションの大きさを示す．β = 0
のときはベッセル関数は n = 0 以外で有限な値を持たず, また n = 0 のとき
J0(0) = 1であるから式 (116)はローレンツ型のスペクトルに帰着する．
式 (116) をもとに描画したスペクトルを図 12 に示す．スペクトルは高周波電場
の周波数 ΩRF と自然幅 γe の関係によって様子が異なり図 12(a)には ΩRF ≪ γe の

















この近似のもとで上式 (117)を微分することで余剰マイクロモーションの速度 vi を
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図 12 余剰マイクロモーションが存在するときのスペクトル．横軸は周波数であ
り，周波数を励起準位の自然幅で規格化した．縦軸は励起準位の存在確率である
が，β = 0のときのピーク値で規格化した．異なる変調指数 β を用いて式 (116)




バンドスペクトルを一つ一つ分離できる．変調指数 β = が大きくになるにつれ
て，サイドバンドのピークが増加し，逆にキャリアスペクトルが減少する．さら


















































































































423 nmレーザーで Ca原子の 41S0 ↔ 41P1遷移を励起し，375 nmレーザー
79





遷移として 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移を採用し，397 nm のレーザー光を照射
した．397 nm 光は外部共振器型半導体レーザーから得た 794 nm 光を非
線形光学結晶に照射することで得た．40Ca+ イオンの 42P1/2 準位は十分の
一程度の割合で 32D3/2 準位に緩和してしまう，効率的な冷却を行うために







サイドバンド冷却には四重極遷移の 42S1/2 ↔ 32D5/2 を励起する 729 nm光
と冷却サイクルに戻すために 32D5/2 ↔ 42P3/2 遷移を励起する 854 nm 光
を用いた．
なお，729 nm 光は任意の 32D5/2 の磁気副準位への光ポンピングにも使用















1. イオントラップの各電極に適切な RF，静電圧を加え, トラップポテンシャル
を発生させる．Ca原子源に電流を流して加熱し，Ca原子気体を発生させる．








3. 原子気体の温度を下げ，密度を増加させるために MOT の磁場勾配，レー
ザー周波数を変化させて CMOTを行う．




5. MOT に使用したコイル対に同方向に電流を流し，300 G の均一磁場
を発生させ，光共振器トラップ内に捕獲された 6Li 原子の基底状態の
|F = 1/2,mF = 1/2〉 と |F = 1/2,mF = −1/2〉 間の散乱断面積を増加さ
せる．共振器トラップ中の原子に対してシングルビームトラップ用の発振波















































にそれぞれ 75L/s，20 L/s．150 L/s，75 L/sの排気能力をもつイオンポンプを接
続し定常的に排気し続けた．さらに土管型のチャンバーにはチタンサブリメーショ
ンポンプを配置してありイオンポンプで排気が困難な気体の除去を行った．最終的










































ミ同位体である 6Liを用いたが，この同位体の天然存在比は 7.5 %と低いため，そ
の存在比を 95.5 %まで濃縮したリチウムを使用した．図 14中の原子オーブンにリ
チウムの固体を詰め，原子源とした．リチウム固体をつめた本体部分とそこから枝
分かれしたノズル部分を独立したヒーターで各々温調した．本体部分とノズル部分
はそれぞれ約 340 ◦C，500 ◦C程度まで加熱しリチウムの蒸気を得た．なおリチウ





































の遷移に対応する 671 nmの波長は色素レーザーで得た．色素レーザーは Coherent
社製の「99-21 RING LASER」リング共振器色素レーザーである．Coherent社の
「Verdii 10」から発生した 532 nmレーザーで色素 LD688のフェノキシエタノール






るが，本研究では 6Li原子の D2 線を利用した．ここでは基準とした吸収線の分光























飽和吸収分光の原理説明は上記の通りであるが，実際の 6Liの D2 線は基底状態
が 228.2 MHz の超微細分裂を持ち，上準位の超微細分裂は自然幅より小さいため




光を吸収して |2〉 → |3〉遷移が起きるレーザー入射方向に対する速度成分を持った
原子が持つレーザー入射方向に対する速度成分が同一となり，ポンプ光を吸収して
|2〉 → |3〉遷移が起きるレーザー入射方向に対する速度成分を持った原子とプローブ












モードファイバーに入射し，出力端にて約 3 mW を得たものをリチウム原子で満
ちた真空チャンバーに入射し，飽和吸収分光を行った．使用したリチウム原子の冷
却遷移は |22S1/2, F = 3/2〉 ↔ |22P3/2〉であるが，この安定化に使用した信号はこ
の遷移と |22S1/2, F = 1/2〉 ↔ |22P3/2〉 遷移のクロスオーバー信号である．さらに
色素レーザーの出射波長が |22S1/2, F = 3/2〉 ↔ |22P3/2〉 遷移から −190 MHz ず
らしたゼーマン減速に用いる周波数になるように構成した．また安定化のためのエ
ラー信号は FM分光法 [109] にて得た．具体的には 200 MHzの RFを入力した音
響光学素子（AOM）の −1 次光を二分岐し，一方を 208 MHz の RF で駆動した
AOMの 1次光を真空チャンバーの一方より入射し，もう一方は EOMで位相変調
した上で真空チャンバーの逆側から入射した．また，ロックイン検出するため二つ








波数を設定する必要がある．表 6と図 18に各用途に対する周波数と 6Li原子の準
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図 17 飽和吸収分光と周波数安定化の模式図．
表 6 実 験 に 用 い た レ ー ザ ー 光 周 波 数 ．|22S1/2, F = 3/2〉 →










記したように色素レーザーの発振周波数は |22S1/2, F = 3/2〉 ↔ |22P3/2, F ′ = 5/2〉
遷移に対して −190 MHz 離調をとって安定化されている．これを AOM を用いて
周波数シフトさせ，テーパーアンプを用いて増幅した．
色素レーザーの出力の一部 4-6 mW をシングルモードファイバーに入射し，約
3.5-5 mW を出力端から得た．これを半導体レーザー（eagleyard Photonics 社
製，「EYP-RWE-0670-00703-1000-SOT02-0000」）に入射して注入同期することで
25 mW の出力を得た．この半導体レーザーは Thorlabs 社製，「LD21」 マウント







130 MHz の RF で駆動し，+260 MHz のシフトを実現した．また，このときの 0
次回折光の約 100-150 mWをゼーマン減速光とした．
色素レーザーより +260 MHz，F = 3/2↔F ′ = 5/2遷移より +70 MHz 周波数
シフトさせたレーザー光を別のテーパーアンプに入射して増幅した．このテーパー
アンプも上に示したものと同様の仕様であるが，入射パワーを 53 mW，駆動電流を
1100 mAにすることで 270-400 mW程度の出力を得た．
テーパーアンプの出射光を 100 MHz の RF で駆動した AOM に入射し，約
100-150 mW 得た −1 次光回折光をシングルモードファイバーに入射し，MOT
光とした．この光は最終的に F = 3/2 ↔F ′ = 5/2 遷移に対して −30 MHz に調
整されている．ファイバーの出射端の後に電気光学変調器（EOM: Electro-Optic
Modulator）を設置し，250 MHzのRFで駆動した．こうして発生したイメージング




一方で 0次光は駆動 RF，79 MHzの AOMの一次光を用いてダブルパスを構築
し，+158 MHzの周波数シフトを行った．こうして |F = 3/2〉 ↔ |F ′ = 5/2〉遷移
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に対して +228 MHz の周波数シフトした光を得てこれをゼロ磁場下のイメージン
グを行う際のイメージングリポンプ光とした．これは MOT リパンプ光と同様に
|22S1/2, F = 1/2〉に緩和した原子を |22S1/2, F = 3/2〉に戻す役割を持つ．
ゼロ磁場イメージングの際に使うイメージング光は最初のダブルパスの直前
で PBS で分岐した光を 190 MHz の RF で駆動した AOM の +1 次光を取り出
し，シングルモードファイバーに入射し典型的に 2 mW の出力を得た．これを
F = 3/2 ↔F ′ = 5/2遷移に共鳴した光をイメージング光とした．また 0次光を適
当な周波数の RF で駆動した AOM の回折光とりだし．高磁場イメージングに用
いた．
図 18 6Li原子の準位と 671 nmレーザー周波数．文献 [110]を参考にした．
94
4.4 リチウム原子の冷却
図 19 6Li原子の冷却のための 671 nmレーザーシステム．
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と表せる．ただし ℏはディラック定数，Γ′ は二準位系の上準位の自然幅，δ は二準
位系に対する入射平面波の離調，Ωatom は二準位系のラビ周波数である．入射レー
ザーのパワーが十分に強いときを想定すると
Ωatom ≫ δ (124)















次に原子に印可すべき磁場について考察する．原子が z 軸方向へ初速度 v0 にて
飛来し位置 z = 0を通過したとき対向するように共鳴光を入射し最大加速度 am で
減速させる，速度 v は位置 z の関数として
v(z) =
√
v20 − 2amz (128)
と表せる．
上式 128のように減速された場合，ドップラー効果によって共鳴周波数が変化す
る．このときのドップラーシフトは ∆ωD = kv(z)と書ける．


























































































































MOT に用いた光学系を示す．図 19 中の MOT 用ファイバーの出射をリポンプ
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図 21 MOT の配置．(a)MOT に使った光の分岐．(b)MOT の配置．(a) 中の






CMOTでは 20 ms間に原子の冷却温度を下げるためMOT光の離調を−30 MHz





プ光の調整も同時に行い，基底状態 |S1/2, F = 1/2〉の原子集団を光トラップに移行
させた．
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ザーを用いる FORT(Far-Off Resonance optical dipole Trap) と呼ばれる手法で
ある．本研究ではこの FORT を二段階にわたって行った．一つは光共振器トラッ
プ (Cavity-enhanced optical dipole trap)??であり，もう一つはシングルビームト














光トラップは光双極子トラップ (ODT: Optical dipole trap)とも呼ばれ，光の電
場によって誘起される原子の分極に由来する双極子力を使ったトラップ技術のこと
を指す．以下に光トラップの原理について述べる．
原子の複素分極率を αa とすると光電場 EODT によって誘起される分極 pは
p = αaEODT (133)




UODT = − 1
2ϵ0c
Re (αa) I (134)
とかける．ただし光速を c，ϵ0 を真空誘電率とした
ここで I = 2ϵ0 |E|は光強度である．すなわちポテンシャル UODT は光強度に比例
することがわかる．
ポテンシャル U による力 fODT は






光共振器トラップの光源は発振波長 1064 nmの DPSSレーザー (Diode Pumped
Solid State Laser: 半導体励起固体レーザー) を使用した．これは光学結晶 Nd :
Y V O4 を発振波長 808 nmのレーザーで両側から励起して得た 1064 nmの光をボ












安定化した．共振器に DPSSレーザーの出力 6.5 Wを入射し，共振器内パワーはお
よそ 600 Wであった．
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図 25に撮像画像を示した．(a)は共振器トラップの 1 msTOF画像である．また，
シングルビームトラップについて (b)に輸送前の原子気体の 500 µsTOF画像と (c)
に輸送後の原子気体のイントラップ画像を示した．なお，原子の撮像手法と原子気
109








図 25 原子気体の吸収撮像イメージ．(a) 光共振器トラップ中の原子気体
1 msTOF 画像．(b) 原子チャンバーにおけるシングルビームトラップ中の原





















原子の撮像には CCD カメラ，Princeton Instruments 社製 PIXIS:512 及び
PIXIS:1024 を使用した．カメラのフレームトランスファーモードを用いてリチ
ウム原子の撮像を行った．表 9に一素子のサイズと画像サイズを示した．
表 9 原子撮像に用いた CCDカメラの仕様
カメラ 一素子のサイズ 画像サイズ
PIXIS:512 24µm× 24µm 512pixel× 512pixel
PIXIS:1024 13µm× 13µm 1024pixel× 1024pixel
111





イメージングについて記す．光トラップ中に存在する基底状態の |S1/2, F = 1/2〉
は二つの磁気副準位 |F = 1/2,mF = 1/2〉 と |F = 1/2,mF = −1/2〉に分裂する．
図 26(a), (b) に |F = 1/2,mF = −1/2〉 と |F = 1/2,mF = 1/2〉 の高磁場イメー
ジング結果を示す．図中横軸はコイルペアに流した電流値であり，コイルペアに流
れる電流で均一磁場が発生する．縦軸は撮像された原子数である．(a) ではゼロ磁
場でのイメージング光から −263.05 MHz 離調（色素レーザーから −73.05 MHz）
をとったイメージング光で撮像した．一方で (b)はゼロ磁場からイメージング光か
ら −337 MHz離調（色素レーザーから −147 MHz）をとったイメージング光で撮
像した．なお，このレーザー周波数と撮像原子数の測定からヘルムホルツコイルに
よって発生させた磁場を較正することができる．
図 26 電流値に対する撮像された原子数．(a)|F = 1/2,mF = −1/2〉 と
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原子気体の運動量分布はマックスウェル・ボルツマン分布に従う．原子の飛行時間
tのときの吸収撮像した原子気体を一方向に積分したプロファイルの 1/√e幅 σ は
σ(t) =
√
σ2(0) + (σvt) (136)












ファイルの 1/√e幅を図 28(a) の縦軸に示し，横軸には飛行時間を示した．赤い実
線は式 (136)によるフィット結果である．フィット結果より式 (137)を用いて原子
気体温度は 6.1µK と測定された．
図 28 古典原子気体の温度測定．(a)原子気体の運動量プロファイル 1/√e幅の







て図 29では T/TF = 0.61を得た．図中赤点は蒸発冷却後 6 msTOFの画像を一方
向に積分したプロファイルであり，実線はトーマスフェルミ関数によるフィッティ
ングである．
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一方で残りの向き合った二枚の電極はそれぞれ三分割されている．中央の一対






図 32 ブレード型リニアパウルトラップ．(a)5 対，合計 10 枚の電極から構成
されている．RF 電極に RF を印加し，GND 電極は RF の GND に設定した．












タイプ 1 タイプ 2
R0 1.3 mm 0.6 mm
Z0 5 mm 3.4 mm
l1 0.8 mm 0.8 mm
l2 6 mm 6 mm
l3 8 mm 8 mm
l4 12.3 mm 13.3 mm
l5 5 mm 3 mm
l6 4.3 mm 5.3 mm
l7 14 mm 14 mm










路で増幅した RF周波数は 3-5 MHz程度であり，トランスの巻数比を変えることで
共鳴周波数を調整できる．実験に用いた典型的な値として表 11にまとめた．
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サイドバンド冷却に用いる光の波長は 40Ca+ の場合 729 nm であるためトラップ
周波数を上昇させてラム-ディッケパラメータを小さくしなければならない．そこで
η = 0.098になるように ω = 2pi× 1 MHzのトラップ周波数を実現することにした．
このトラップ周波数を実現するためには式 (100)から印加すべき RFの振幅が求ま
るが，このとき留意しなければならないのは式 (101)で与えられる q パラメータも
RF振幅に比例するため，q パラメータも同時に上昇してしまうことである．すなわ
ち，ラム-ディッケパラメータを小さくするためには RF電圧を上昇させる必要があ












タイプ 1 タイプ 2
RF周波数 ΩRF 2pi × 4.8 MHz 2pi × 24 MHz













は 6.12 eVであり，これを光の波長で表すと 203 nmとなり光源を準備することが
難しい．そこで 41S0 ↔ 41P1 の遷移を 423 nm レーザーによって励起し，さらに
連続状態まで 375 nm レーザーでエネルギーを与えることで，電子を取り去った．
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423 nm光源














図 35 423 nm 光学系．リトロー型の ECDL の出射レーザーをマルチモード
ファイバーに入射してイオントラップへまで伝播させた．ファイバーの出射端か
ら 2.1 mWの出力を得た．ファイバー後の光学系は 4.7.3に示した．
126
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るように調整した．41S0 ↔ 41P1 の蛍光を図 36に示す．図中央のイオントラップ
のスリット部分の中心あたりに見える筋が 41S0 ↔ 41P1 の蛍光である．
前述のように使用した原子源には同位体原子が含まれているが，そのほとんど














423 nm 光源によって 41P1 に励起されたカルシウム原子を連続状態にまで励起
する光源として 375 nm を用いた．前述のように連続状態まで励起するためには
389 nm 以下の波長のレーザーを照射すればよいため外部共振器型半導体レーザー
を構築する必要はない．そこで半導体レーザーである NICHIA NDU1113E をフ
リーランで使用した．電流を典型的に 56 mA流し駆動し，640 µWの出力を得た．
具体的な光学系については 4.7.3に記す．
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タイプ 1のイオントラップで ω = 2pi × 252 kHzで計算)であるためカルシウム原
子源から放出されたエネルギーの高いままの原子であっても光イオン化することで
捕獲することが可能である．この高温のカルシウムイオンをドップラー冷却によっ
て絶対零度近傍まで冷却した．図 37に 40Ca+ イオンの準位を示した．カルシウム
イオンのドップラー冷却には 397 nmレーザーと 866 nmレーザーの二本を用いた．
397 nmレーザーは冷却遷移 42S1/2 ↔ 42P1/2 励起用である．励起状態 2P1/2 は 10
分の 1 程度の確率で 32D3/2 へ脱励起する．32D3/2 は準安定状態であり寿命が約




カルシウムイオンの 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移を励起するためには 397 nm のレー
ザーを準備する必要があるが，一般に半導体レーザーは近赤外や可視光の長波長側
には多く発振可能な製品がある一方青色や紫外領域ではその数は乏しい．そこで
397 nm の倍の波長である 794 nm の外部共振器型半導体レーザーを準備し，これ
128
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ザーを構築した．半導体レーザーに 120-150 mA程度の電流で駆動し，30-45 mW
の出力を得た．これらの光学系を図 38 に示した．外部共振器型半導体レーザーの
出力はアイソレーターを通過させた後，一部を波長計とファブリ・ペロー共振器に
入射した．また残りの 20 mW 程度をテーパーアンプに入射し増幅した．テーパー





















た．こうして基本波 794 nm 光を 100-150 mW 入射することによって第二高調波
397 nm光を 300 µW-3 mW程度得た．








































ンの 42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移の自然幅は約 20 MHzであるから，数MHzのシフトで
冷却や蛍光に影響がでると考えられる．冷却光の 1 MHzの変化は基本波の 2 MHz









第 4 章 実験装置と手法























回折格子を通したのは 866 nm 以外の波長成分を完全に切り捨てるためである．
カルシウムイオンの D5/2 状態の寿命測定を行なった際に 866 nm のレーザーに
よって寿命が短くなる効果が見られた．これはレーザーに含まれた成分によって






却のファイバーは 854 nm，850 nmのレーザーのファイバーと共有した．偏向を用
いて両者を重ねて入射している．
133
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AOM は約 80 MHz の RF で駆動し，+1 次回折光を使った．AOM を用いたの
は高速に光をスイッチするためである．光をスイッチによってカルシウムイオンを
32D3/2 状態にポンプすることを目的とした．



















冷却 (図中 axial cooling)と動径方向と軸方向を同時に冷却するために用いた冷却光
の配置（図中 radial cooling）について示した．
軸方向冷却について述べると偏波保持シングルモードファイバーから出射した
397, 866 nmレーザーとマルチモードファイバーから出射した 423 nmレーザーお
よび半導体レーザーの出射光 375 nmをダイクロイックミラーと PBS（偏光ビーム
スプリッタ）にて重ね合わせイオントラップの軸を貫くように入射している．この
とき，これらのレーザーはレンズでイオントラップに中心で焦点を結ぶようにした．
一方の動径方向の入射パスでは 397, 866, 850, 729, 854 nmのレーザーを入射し
た．397 nmのレーザーは PBSで分岐したものをダイクロイックミラーで別のファ
イバーから出射した 866 nmと 850, 854 nmのレーザーを重ねた．ただし，850 nm
のレーザーは D5/2 準位にポンプするときのみ，854 nm レーザーはサイドバンド
冷却を行うとき等のみ入射した（これらの光はファイバーの入射端側で重ね合わ





またマイクロモーションの補正のために x軸方向からも 397 nmレーザーを入射
したが，このときは 866, 850, 854 nmレーザー用のファイバーの後にミラーを取り
付け x-y 平面上を伝播させイオントラップのスリットを貫いた．
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PMT は検出した光子をパルス状の電気信号として出力する．この PMT シグナ
ルの数をフォトンカウンタによって計数し，カウント数に応じた電圧出力を得た．
実験に使用したフォトンカウンタは Stanford Research System社の SR400 Gated
Photon Counterである．典型的に 100msの間シグナルを計数し，フォトンカウン




カメラ（Electron Multiplying CCD camera，電子増倍 CCD カメラ）を使用し
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る．実験に用いたカメラは Princeton Instruments 社製の「ProEM-HS:512BX3」
である．このカメラの撮像素子サイズは 512 pixel× 512 pixelで一画素のサイズは









スタンス 45 mm，開口数 0.13である．対物レンズを通過した蛍光をハーフミラー
によって分岐し PMT と EMCCD カメラそれぞれに入射させた．前述のようにイ
オン蛍光は非常に微弱なため蛍光以外の 397 nm，866 nm光あるいは光イオン化光
である 423nm，323nm光といった散乱光に埋もれてしまいやすい．そこで 397 nm
付近の光のみを通過させる干渉フィルターを光電子増倍管あるいは EMCCD カメ
ラの直前に設置した．これにより効果的に散乱光を取り除くことができたが，光イ
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トラップ中に質量mionのイオンが N 個捕獲されて，結晶化しているとする．こ
のときの擬調和ポテンシャルのトラップ周波数を ω とすると配列した結晶化イオン

























数 ωz である．トラップ周波数は前述 4.8.2 したようにイオンの運動を外部電場で
励起することで測定した．以下に測定結果を示す．図 45(b)に示したトラップした
2個のイオンに対して上述のトラップ周波数の測定に示した手法で軸方向のトラッ
プ周波数を測定すると図 45(a) に示したように 2pi × 74 kHz であった．すなわち
式 (140)より ∆zmin = 53.7 µmである．一方で撮像画像の解析よりイオン間の距
離は 34.42 pixel である．これから撮像画像の 1pixel = 1.56 µm となるが，使用






図 45 イオンの撮像倍率の測定．(a) 軸方向のトラップ周波数測定．横軸は
END 電極に加えた振動電圧の周波数であり，縦軸は PMT によってイオンの蛍











































る．トラップに用いた RF周波数を表 11に示した 2pi × 4.8 MHzとする，一方で































































図 47(d) のような測定を COMPENSATION 電極と GND 電極の各電圧におけ
るヒストグラム振幅から行い，補正点を探した．マイクロモーションは RFでの閉
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態には 32D5/2 状態も含まれる．ここでは D5/2 にポンプするために使用したレー
ザーについて述べる．
D5/2 へのポンピングは二通りの方法を用いた．一つは 850 nmのレーザーを用い
て 32D3/2 ↔ 42P3/2 の遷移を励起し，P3/2 からの自然放出を利用した方法であり，













この ECDLは半導体レーザーを取り替えることで発振波長 854 nmの ECDLに
切り替えた．この 854 nmのレーザーはサイドバンド冷却に用いたレーザーである．
4.10.2 729 nmレーザー
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図 49 729 nmレーザー光学系．
熱輻射によって温度安定化される．
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であり，先行研究としては文献 [10, 11, 30, 31, 32, 33, 44, 52]があげられる．我々











































図 51 各状態への光ポンピング．(a)基底状態 4S1/2 (b)準安定状態 32D3/2，(c)








のレーザーを照射している場合，カルシウムイオンの状態は 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2
の間をサイクルしている．397 nnm冷却レーザーを遮断すると 42S1/2 → 42P1/2遷
移が起きなくなり，42P1/2 準位は直ちに基底状態に緩和する．しかし，時に 32D3/2
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準安定状態 32D3/2







32D5/2 も準安定状態とよばれ約 1 秒の寿命を持つ．32D5/2 へのポンピングは
850 nm のレーザーを照射し，32D5/2 ↔ 42P3/2 の遷移を起こし，42P3/2 から
32D5/2 への自然放出を利用してポンプした．このときリポンプレーザーは遮断した
(図 51(c)参照)．具体的にはリポンプレーザーを遮断すると同時に 850 nmのレー
ザーを 397 nmの冷却レーザーと共に 20 ms照射してポンピングした．
5.2.2 励起状態 42P1/2
励起状態 42P1/2 の寿命は非常に短く 8 ns程度である．この時間スケールでは単
一の 42P1/2 状態のみでの測定は不可能であるため，図 51(d)のように冷却レーザー
とリポンプレーザーを照射し続けることで 42S1/2, 42P1/2, 32D3/2 の混合状態を実
現し，リチウム原子との混合を行った．
それぞれの状態の占有確率比を 397 nm の冷却レーザーと 866 nm のリポンプ
レーザーの離調と強度から定まる遷移レートから推定した．冷却レーザーとリポ
ンプレーザーによる遷移レートと各状態の緩和レートから各状態の占有分布比は
(pS , pP , pD) = (0.42, 0.29, 0.29) と求められた．すなわち冷却レーザーとリポンプ
レーザーによる混合状態における測定結果にはそれぞれの状態が上の比だけ含まれ









二粒子間の平均散乱エネルギー Ecoll は式 (9) に示したように二粒子の運動エネ
ルギーによって記述できる．粒子 1, 2をそれぞれカルシウムイオンとリチウム原子




















を制御したが，このときの運動エネルギーは数十 mK × kB から数 K × kB 程度の
範囲である．一方で原子気体の温度は 6 µKであった．すなわち原子の運動エネル
ギー Eatom に対してイオンの運動エネルギー Eion の方が三桁以上大きく，









µ/mion = 0.13となる．つまり Ecoll = 0.13× Eion であるから，実現したイオンの
運動エネルギーから約十分の一のエネルギーが散乱エネルギーとなる．
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み合わせでの s波散乱閾エネルギー 10.6 µK× kB に到達するには散乱エネルギー








を行えばよい．マイクロモーションの補正は 4.9 において記したように COM-














































と書ける [78, 98]．ただしパラメータ a = 0とした．
ここで eは素電荷であり，今回は一価のイオンを想定している．q，ΩRF はそれぞ
159
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れイオントラップの q パラメーター，イオントラップの RF 角周波数を示す．平
均運動エネルギーとしているのは永年運動の周期での平均を示すからである．上


































されていたとする．動径方向に一様な外部電場 Er を加え，イオンの位置が rずれた
とすると力のつり合いより
mionωr






またに示したようにトラップ角周波数 ωr は q パラメーターを使って式 (100)のよ



















変化させたとすると図 52 のように GND 電極対に平行の方向にシフトする．これ
を EMCCDカメラで撮像したとするとカルシウムイオンの補正点からの移動距離 r
はカメラ上での位置シフト rccd は射影成分となるので
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図 53 GND電極に印加した電圧によるカルシムイオン位置のシフト．(a)GND







式 (147)中のマイクロモーションエネルギー Eemm をついて，マイクロモーショ
ンは RF電場を加えている動径方向のみに生じるため，動径方向の二軸 x，y方向に
ついて分解することができる．
Eemm = Ex + Ey (154)
ここで Ex と Ey はそれぞれ x軸，y軸のマイクロモーションエネルギーである．こ
の x, y軸の取り方は第 3章における軸の取り方から変えて図 52に準拠する．GND
電極に印加する電圧を変化させて図 52 のようにカルシウムイオンの位置をシフト
させたとき，x 軸と y 軸と同程度マイクロモーションが誘起されると考えられる
ので
















るので，y 軸方向の速度は振幅を vy0 とすると





















ところで，式 (116) 中に現れる変調指数 β について考える．この値はマイクロ









∣∣∣∣ = ∣∣∣∣kcvy0 cos θcΩ
∣∣∣∣ (160)
とかける [98, 123]．ここで θc は図 54に示すように冷却光伝播方向とイオン速度の
なす角である．式 (160)を vy について解くと
vy0 =
βΩ
kc |cos θc| (161)
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図 54 イオントラップと冷却光の入射方向．(a)イオントラップと冷却光の伝播
方向を示した．冷却光を斜めから入射することで動径方向と軸方向の両方の冷却








ここで 〈β〉は β の一周期での平均とする．この y 軸方向の速さの２乗平均 〈vy〉を





































ブリ・ペロー共振器の FSR を用いて較正したものである．42S1/2 ↔ 42P1/2 遷移
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イクロモーションが増大することにより，マイクロモーションサイドバンドが本来
自然幅程度の太さのスペクトルの周りに大量に発生するためである．実験で使用し
た RF周波数は Ω = 2pi × 4.8 MHzであるから，マイクロモーションサイドバンド




トルは式 (116) のように表され，図 12 に示したような特徴的な形を呈する．この
式 (116) を用いて測定した蛍光スペクトルをフィットした．フィットした結果を
図 55 中に実線として示した．このときフィッティングパラメータとして式 (116)
中の変調指数 β を用いた．フィッティングから得られた β は外部電場が 0 V/m，










補正点でのエネルギー Emin のみをフリーパラメーターとし，Emin/kB = 12 mK




























































プの RF 電極の距離に依存することが知られている [125, 127]．そこで実験に用い
たイオントラップの電極間距離から典型的な値として SE = 10−11 V2m−2Hz−1 と















































式 (100) あるいは式 (92) のように質量に依存するため，イオンの質量ごとに共鳴
周波数は異なる．このとき，イオンは外部電場によって揺すられるので加熱が起き
る．つまり，40Ca+ イオンのトラップ周波数で振動させれば，加熱により 40Ca+ イ
オンの蛍光が減少する．一方で非弾性散乱で生じた生成物イオンは蛍光を発しない
が，外部振動電場によって加熱されると 40Ca+ イオンとの散乱によって，やはり
40Ca+ イオンの加熱が起きるため Ca+ イオンの蛍光による観測が可能である．
2.3.1 で記したように生成物は Li+, (LiCa)+, Li+2（それぞれの質量数は 6，46，
12である）が想定される．参考論文 [32]における測定ではこのうち質量数 6のイオ
ンに対応する，すなわち 6Li+ の信号のみ検出された．
3.1.2 で述べたようにイオンが安定に捕獲されるためには q パラメータは十分小
さくなければならない（我々の実験系では a パラメータは常に無視できほど小さ
い）．つまり，上の質量分析の実験では生成物についても安定に捕獲されるようなパ
ラメータを選ぶ必要がある．ここで q パラメータは式 (101)のように質量に依存す
るため，質量が小さいほど q パラメータが大きくなり，6Li+ については捕獲しにく
いイオン種である．そこで参考論文の実験では生成した Li+ イオンが捕獲しやすい
周波数の高周波電場を用い，さらに Li+ イオンがレーザー冷却 Ca+ イオンとの弾
性散乱によって共同冷却され，トラップされやすくなるように多数の Ca+ イオンを
捕獲して測定した．















電荷交換散乱 6Li + 40Ca+ → 6Li+ + 40Caの観測を確認した．
本実験は関連論文の実験パラメータ（密度，温度）と近い値を用いたので観測され





おり，6 個のカルシウムイオンが捕獲されているのが見て取れる．一方で (b) は原
子との混合後のカルシウムイオン列であり，カルシウムイオンの数が減少している．
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5.4.2 ロス確率の測定

































NS +NCE = 1 (168)
NS(0) = 1 (169)











レート ΓS ≈ 0として扱う．





1064 nmのレーザーが照射されている．このレーザー波長は 32D3/2 ↔ 42P1/2 あ
るいは 32D5/2 ↔ 42P1/2 遷移から大きく離調があるものの高強度なため励起が起
きる．するとイオンは基底状態に緩和し，電荷交換しなくなると考えられる．この
1064 nmレーザーによる基底状態への緩和レートを γIR とする．
さらに本実験とは別の測定から D5/2 の Ca+ イオンと Li原子間での以下の状態
変化散乱が観測された [129]．
Li |22S1/2〉+Ca+ |32D5/2〉 → Li |22S1/2〉+Ca+ |42S1/2〉 (172)
この散乱は励起状態にあったイオンが原子との散乱によって脱励起する過程である．
この散乱でイオンが基底状態に落ちるレートを γq とする．すなわち図 58に示した
状態の変化が予想される．
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図 58 D 状態における緩和レートと電荷交換レート．図中では具体的な準位を
示さなかったが，D3/2, D5/2 のいずれもの場合も該当する．ΓD は電荷交換レー





= −γsND − γqND − γIRND − ΓDND (173)
dNS
dt




となる．ただしここで ND は D 状態の存在確率であり，ΓD は D 状態（D3/2 ある
いは D5/2 状態）の電荷交換レートである．
このレート方程式は以下の条件がつく
NS +ND +NCE = 1 (176)
NS(0) = 0 (177)
ND(0) = 1 (178)
NCE(0) = 0 (179)
この条件のもとでレート方程式を解くと
NS =− γDS + γq + γIR
γDS + γq + γIR + ΓD
e−(γDS+γq+γIR+ΓD)
+
γDS + γq + γIR















NS +ND = 1−NCE で表されるのですなわちフィッティング関数は
NS +ND =
ΓD
γDS + γq + γIR + ΓD
e−(γDS+γq+γIR+ΓD)t
+
γDS + γq + γIR
γDS + γq + γIR + ΓD
(183)
である．
式 (183) で 32D3/2 と 32D5/2 状態のカルシウムイオンのロス確率の測定結果を
フィットして電荷交換レートを算出したが，シングルビームトラップ用レーザーに
よる基底状態への緩和レート γIR および状態変化散乱レート γq については他の測
定から得られた結果を利用した．これらの値は，32D5/2 準位の寿命測定から得られ
ており，γIR はシングルビームトラップのレーザーを照射したときに 32D5/2 準位
の寿命よりはやく基底状態へ緩和することから測定されている．この測定に依れば




その測定によれば，γq/na = 1.9× 10−15 m3/s であった [129]．ここで na はリチウ
ム原子気体の密度である．
なお，32D3/2 の状態変化散乱レートは 32D5/2 と同程度であると仮定して同じ値を
用いて解析を行った．
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2D3/2 の混合状態である．この混合状態の電荷交換レート ΓSPD を考える

























考えられる．今回測定した散乱エネルギー kB × 0.002-3 K 程度の領域では古典的
なランジュバン散乱によって説明できることがわかる．s波散乱閾温度は 10.6 µK
であるから 100倍以上の散乱エネルギーでは妥当な結果と言える．
カルシウムイオンの D3/2 と D5/2 状態の測定中は冷却光が照射されていないの
で 5.3.3で議論した混合中のエネルギー変化を考慮する必要がある．混合中の 1秒
間に RFノイズに起因する過熱 70 mK よりもイオンの運動エネルギーが低い領域
は図 60(b), (c)の白抜きデータ点で示した．なお，このデータ点は上の 1/E1/2coll の
フィッティングや以下に示す結果からも解析において除外した．
































A = σCE/σL とおき，各状態ごとに求めたものを表 12に示した．この値は各状態
の反応性を示している．なお，42P1/2 の値はで 5.2述べた内部状態占有比を用いて
σSPD = pSσS + pPσP + pDσD の関係から求めた．
この結果はMITの Vuletic´らのグループによる Yb-Yb+ 系の電荷交換散乱の測
定結果 [30]とは対称的な結果と言える．当該論文中では中性 Yb原子と Yb+ イオ
ンの同位体の組み合わせ 174Yb-172Yb+, 171Yb-172Yb+, 172Yb-174Yb+ について
行われており，電荷交換前後のエネルギーがほぼ同じため共鳴電荷交換散乱となり，
ランジュバン散乱断面積と電荷交換散乱断面積が一致した．
表 12 Ca+ イオンの内部状態ごとの係数 A
40Ca+の内部状態 A





2D3/2 混合状態 0.15± 0.02
42P1/2 0.38± 0.11
5.5.2 電荷交換経路の特定









示す（図 4 に示した Maurice Raoult, Humberto Da Silva Jr., Olivier Dulieu の
計算によるポテンシャルエネルギー曲線と同一のものである）．赤線で表示したの








図 62 Li(2s) + Ca+(4s)のポテンシャルエネルギー曲線．
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なお，この性質は非弾性散乱を起こしたくない共同冷却にとっては有利と言える．




る Li(2s) +Ca+(3d)の三重項状態と電荷交換後の状態である Li+ +Ca(3P)の三重
項状態のみをそれぞれ赤線，青線強調表示したものを示す．この状態間には 9.69a0
の結合に起因する擬交差が存在する（a0 はボーア半径である）．この擬交差による






た状態 Li+ +Ca(3P)は最終的に Li+ +Ca(1S)に緩和すると考えられる．
















図 63 Li(2s) + Ca+(3d)のポテンシャルエネルギー曲線．三重項状態のみ表示した．
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表 13 Li原子と Ca+ イオンの組み合わせによる Li(2s) + Ca+(3d)のスピン状
態と非弾性散乱．
Li Ca+ Li + Ca+ 非弾性散乱
|↑〉atom |↑〉ion 三重項 電荷交換散乱
|↓〉atom |↓〉ion 三重項 電荷交換散乱
|↑〉atom |↓〉ion 一重項と三重項の重ね合わせ 電荷交換散乱，状態変化散乱
|↓〉atom |↑〉ion 一重項と三重項の重ね合わせ 電荷交換散乱，状態変化散乱
図 64 Li(2s)+Ca+(3d)のポテンシャルエネルギー曲線．赤破線が三重項状態，
ピンク実線が一重項状態である．青破線および水色実線はそれぞれ擬交差を持つ
終状態 Li+ +Ca(3P), Li(2s) + Ca+(4s) である．
185
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5.6.2 Li原子のスピン偏極
リチウム原子のスピン状態の選別方法について述べる．光トラップ中の原子気体








































る点の二点を鑑みて，Ca+ イオンの 32D5/2 準位の特定の磁気副準位を用いること
にした．一つ目の点に関して，5.2内部状態の制御では D3/2 と D5/2 へのポンピン
グは自然放出を用いている．この場合，特定の磁気副準位にポンプすることは難し




方向から σ+ 偏光の 397 nm の光を入射して |42S1/2, J = 1/2,mJ = −1/2〉 →
|42P1/2, 1/2, 1/2〉 の遷移を励起した．自然放出は |J = 1/2,mJ = 1/2〉 および
|1/2,−1/2〉 へ起きうるが，σ+397 nm 光は |J = 1/2,mJ = 1/2〉 を励起し得な
いのでカルシウムイオンは |J = 1/2,mJ = 1/2〉にポンピングされる．
σ− 偏光を用いた場合は同様の原理で |1/2,−1/2〉にポンピングされる．
基底状態の片方の磁気副準位にポンプしたカルシウムイオンを 729 nm のレー
ザーで任意の磁気副準位に励起させる．今回の実験では |32D5/2, J ′ = 5/2,m′J = 5/2〉
あるいは |5/2,−5/2〉 の両端の準位を使用した．電気四重極遷移の選択性から
|32D5/2, 5/2, 5/2〉 に準備する場合は，はじめに σ+ 偏光で |42S1/2, 1/2, 1/2〉 にポ
ンプし，|32D5/2, 5/2,−5/2〉に準備する場合は，σ− 偏光で |42S1/2, 1/2,−1/2〉に
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図 65 |32D5/2, J ′ = 5/2,m′J = 5/2〉 へのポンプ．(a) 磁場と光学配置．
(b)Ca+ イオンの準位．|32D5/2, J ′ = 5/2,m′J = −5/2〉 へポンプするとき
は σ− 偏光にし，729 nm レーザーの周波数 |J = 1/2,mJ = −1/2〉 →
















子気体を輸送し，混合する直前に 397, 866 nmレーザーを切り，397 nm σ偏光レー
ザー，729 nmレーザーを順次照射し，|5/2, 5/2〉あるいは |5/2,−5/2〉 の準位にポ
ンプする．その後混合中は再び 397, 866 nmレーザーを照射し続ける．
一方のリチウム原子はイオントラップへの輸送前にブラスト光を当て偏極化する．






ときの寿命測定結果を示す．図 67(a)は典型的な D5/2 からの緩和に伴う蛍光信号
の観測を示す．横軸は原点は 729 nm レーザーを照射してカルシウムイオンを励
起したタイミングである．励起されたイオンは蛍光を発しなくなり，しばらくする
と緩和し蛍光を再び発し始める．(b) には (a) に示した測定を 97 回行い得られた
189
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図 67 |D5/2, J ′ = 5/2,m′J = −5/2〉 状態の寿命測定．(a)D5/2 へのポンプと
緩和に伴うカルシウムイオン蛍光の変化の典型例．図中横軸 0 は 729 nm
レーザーを照射したタイミングに対応する．(b) 原子と混合していないとき
の |D5/2, J ′ = 5/2,m′J = −5/2〉準位の存在確率時間依存性



































テンシャルエネルギー曲線からそれらの説明を試みた．特に 32D3/2 と 32D5/2 の
反応性の高さは状態間の結合に伴う擬交差が原因であることを説明した．
二つ目はスピン状態を選別した上で非弾性散乱過程を観測する実験を行った．こ
第 6 章 まとめと展望


















は D5/2 に励起すればよい．D3/2 は 397 nmレーザーを照射することで，D5/2 は




















































































































































































































































































































































射光と回折格子の法線のなす角度を θin，m 次回折光と回折格子のなす角度を θdif
とすると回折格子の強め合いの条件式は
d (sin θin + sin θdif) = mλ (185)
一次回折光が入射光と重なる条件は θin = θdif となるときなので発振波長 λは以
下の式を満たすような入射角度 θin で実現できる．
































本研究では 6Li原子と 40Ca+ イオンを用いたが，ここでは Li原子と Ca+ イオン
の物理的な性質についてまとめる．
B.1 基本的性質
ここでは Liと Ca原子あるいは Ca+ イオンの基本的な物性や特徴について表を
中心に簡潔に示す．
表 15 Liと Caの密度，融点，沸点 [134]．
原子種 密度 [g/cm3]（20 ◦C） 融点 [◦C] 沸点 [◦C]
Li 0.534 180.54 1347
Ca 1.55 842 1503
表 16 Li原子の安定同位体 [134]．
同位体 存在比 [%] 質量 核スピン
6Li 7.59 6.015122795 1
7Li 92.41 7.01600455 3/2
付録 B Li原子と Ca+ イオンの性質
表 17 Ca原子の安定同位体 [134]．
同位体 存在比 [%] 質量 核スピン
40Ca 96.941 39.96259098 0
42Ca 0.647 41.95861801 0
43Ca 0.135 42.9587666 7/2
44Ca 2.086 43.9554818 0
46Ca 0.004 43.9536926 0





実験に用いた Li原子および Ca+ イオンともに希ガス型の電子配置の外側に価電
子を一つ有する電子配置を持つ．中性 Li原子が周期表 1族であり，アルカリ原子に










図 68に Li原子のエネルギー準位を示した．2P , 2D のすべての準位は (b)に示
したように分裂しており，22P1/2 と 22P3/2 準位の場合およそ 10 GHzである．ア
ルカリ原子の最低の励起状態から基底状態への遷移に伴うスペクトル線のことを D
線と呼ぶが，特に図 68(b)の 22P1/2，22P3/2 それぞれに由来する遷移をD1 線，D2
線と呼ぶ（図 18参照）．
図 69に Ca+ イオンの微細準位を示した．2P，2D，2F のすべての準位は分裂し
ている．(b)，(c) には 22P1/2 と 22P3/2 の微細構造を 22D3/2 と 22D5/2 の微細構
造をそれぞれ示した．これらの図は文献 [135]をもとに作製した．
スピン軌道相互作用のハミルトニアン Hˆso は全電子スピン演算子 Sˆ と全軌道角
運動量演算子 Lˆを用いて
Hˆso = ξLˆ · Sˆ (187)
とかける．
203
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ここで Sˆ，Lˆの合成スピンとして Jˆ を定義する．
Jˆ = Lˆ+ Sˆ (188)
これは電子スピンと軌道角運動量を結合させた電子系スピンである．式 (188)の二
乗より
Jˆ2 = Lˆ2 + 2Lˆ · Sˆ + Sˆ2 (189)













さて新たに定義した角運動量の和の大きさの二乗の演算子 Jˆ2 とその z 軸方向の成
分の演算子 Jˆz の同時固有関数 |J,mJ〉を考える．この状態は Lˆ2 と Lˆz の同時固有
関数 |L,mL〉と Sˆ2 と Sˆz の同時固有関数 |S,mS〉の積の関数の線形結合で表すこと
図 69 Ca+ イオンの微細準位 [135]．(a)S, P,D, F 状態を基底状態のエネル
ギーを基準にして示した．(b)，(c)22P と 22D 状態の微細構造．
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ができる．さらに Hˆso は Jˆ2 および Jˆz と可換であるから |J,mJ〉 は Hˆso の固有状
態である．すなわち
Eso = 〈J,mJ | Hˆso |J,mJ〉 = ℏ
2ξ
2
{J(J + 1)− L(L+ 1)− S(S + 1)} (191)
と計算される．





(J = 3/2) (192)
Eso = −ℏ2ξ (J = 1/2) (193)
が得られる．以上は文献 [92, 111, 115]を参考にした．
B.2.2 超微細構造
表 16 に示したように 6Li 原子は核スピンを持つため電子スピンと核スピンの相
互作用に由来する超微細構造を持つ．これは核スピンがゼロの 40Ca+ イオンには当
てはまらない．
超微細構造は核スピン Iˆ と電子系の合成角運動量 Jˆ の相互作用に起因する．こ
の相互作用ハミルトニアンは以下のように書ける [136]．
Hˆhf = hAmdIˆ · Jˆ + hBeq 6(Iˆ · Jˆ)
2 + 3Iˆ · Jˆ − 2I(I − 1)J(J + 1)
2I(2I − 1)2J(2J − 1) (194)
ここで Amd は磁気双極子超微細定数 (magnetic dipole hyperfine constant)，Beq
は電気四重極子超微細定数 (electric quadrupole hyperfine constant)，hはプラン
ク定数である．また，iは核スピン，j は電子系の合成角運動量の量子数である．
ここで合計の角運動量を示す演算子として
Fˆ = Iˆ + Jˆ (195)
を導入する．
Fˆ 2 = Iˆ2 + 2Iˆ · Jˆ + Jˆ2 (196)





6κˆ2 + 3κˆ− 2I(I − 1)J(J + 1)
2I(2I − 1)2J(2J − 1) (197)
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表 19 6Liの磁気双極子超微細定数と電気四重極子超微細定数 [136]．





κˆ = Fˆ 2 − Iˆ2 − Jˆ2 (198)
である
ここで先ほどの微細構造での処方と同様に Fˆ 2 と Fˆz の同時固有関数 |F,mF 〉を考
えると相互作用エネルギーは




6κ2 + 3κ− 2I(I − 1)J(J + 1)
2I(2I − 1)2J(2J − 1)
(199)
と表される．ただし
κ = F (F + 1)− I(I + 1)− J(J + 1) (200)
である．
以上は文献 [110, 111, 115]を参考にした．





ン HˆB は，原子の磁気双極子モーメント µˆatom の相互作用ハミルトニアンをHZ と
すると
HˆB = Hˆhf + HˆZ = Hˆhf − µˆatom ·B (201)
207
付録 B Li原子と Ca+ イオンの性質









µˆatom = −gJµBJˆ − gIµBIˆ (202)
である．ここで gJ，gI はそれぞれ電子系の合成スピンと核スピンのランデの g 因
子である．表 20に 6Liにおける g 因子の値 [136]を示した．また，µB はボーア磁
子である．
この式 (201) のハミルトニアンの固有値が外部磁場 B が存在するときのエネル





定する．すなわち，およそ µBB < hAmd の領域でのゼーマン効果について述べる．
gJ ≫ gI が成立するため磁場が小さいときは式 (203)の第二項を無視できる．す
なわち
µˆatom ≈ −gJµBJˆ (203)
が成立する．
また，この領域では F，mF が良い量子数であり，|F,mF 〉を固有状態とみなせる．
このときゼーマンエネルギー EZ は
EZ = gFµBBmF (204)





F (F + 1)− I(I + 1) + J(J + 1)
2F (F + 1)
+ gI
F (F + 1) + I(I + 1)− J(J + 1)





µBB < hAmd について考える．ただし，µBB が微細構造の分裂よりは十分小さい
程度に低磁場とする．この領域では Jˆ と Iˆ の結合が崩れ，F は良い量子数ではなく
なる．一方でmJ とmI は良い量子数である．このときのハミルトニアン HˆB に対
するエネルギー固有値 EB は
EB = hAmdmJmI + gJµBBmJ + gIµBBmI (206)
となる．
さらに強磁場になり，µBB が微細構造の分裂と同程度からそれ以上になると Lˆ
と Sˆ の結合が崩れる．このような領域はパッシェン-バック領域 [137]と呼ばれる．
以上は [111, 137]を参照した．
ゼーマン分裂の計算
上では式 (201) に示したハミルトニアンについて磁場 B が弱い場合と強い場合
に分けて近似式を導出した．ここでは式 (201)のハミルトニアンを対角化すること
でゼーマン分裂を得る．ハミルトニアン HˆB は Fˆz と交換するため，mF は変化し
ない．そこで同一の mF について mF = mJ +mI を満たす磁気量子数 |mJ ,mI〉
で行列要素を計算し，対角化する．本記述は文献 [111, 138]を参考にした．




6Q+ 3P − 2I(I − 1)J(J + 1)





付録 B Li原子と Ca+ イオンの性質
ただし，上式中の P，Qは





























このハミルトニアンを用いて行列要素 〈m′J ,m′I | HˆB |mJ ,mI〉 を計算し，対角化す
る．以下では 6Li原子の具体的な準位について行列要素を計算し，ゼーマン分裂を
示す．
• 基底状態 22S1/2 のゼーマン分裂







( 〈± 12 ,mF ∓ 12 | HˆB |± 12 ,mF ∓ 12 〉 〈± 12 ,mF ∓ 12 | HˆB |∓ 12 ,mF ± 12 〉






hAmd + gIµBBmF ± 1
2
{hAmdmF + (gJ − gI)µBB} (211)












hAmd + gIµBBmF ∓ 1
2
{hAmdmF + (gJ − gI)µBB} (213)
とまとめられる．
エネルギー固有値 EB は以下の行列式∣∣∣∣ H11 − EB H12H21 H22 − EB











ここで I = 1，mF = 3/2, 1/2,−1/2,−3/2 であるから，それぞれ代入する
ことでエネルギーを得ることができる．結果を図 70に示した．
図 70 6Li原子の基底状態 22S1/2 のエネルギー準位の磁場依存性．(a)0-200 G，
(b)0-1000 Gの範囲でそれぞれ示した．
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• 励起状態 22P3/2 のゼーマン分裂
22P3/2 の場合，J = 3/2より 4× 4の行列の固有値問題である．対角化する
行列は
3






2 ,mF − 32 · · · H11 H12 H13 H14
1













































hAmd + hBeq +
1
2





hAmd + hBeq − 1
2
gJµBB − gIµBB (222)


























gJµBB − gIµBB (225)


























hAmd + hBeq − 1
2




hAmd + hBeq +
1
2







H23 = H32 =
√
2hAmd (233)
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パリ 11大学の Olivier Dulieu教授をはじめとしてMaurice Raoult博士，Hum-
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ただき，同分野の研究者と直接議論し，理解を深める貴重な体験となりました．
中川賢一教授には日頃から暖かく見守っていただき，有益なご助言を賜りました．
特に最後の一年間では，毎回ゼミに参加させていただきご指導賜りました．毎週異
なる研究テーマに関する知見を深める機会となりました．深く感謝致します．
岸本哲夫准教授には合同論文紹介をはじめとして多くのご指導をいただきました．
幅広く深い知識から生まれる実験への洞察は毎回深く感銘を受けました．特に最後
の一年間では指導教員として大変お世話になりました．
博士後期課程の審査員を受けていただいた渡辺信一教授，斎藤弘樹教授にもこの
場を借りて深く御礼の意を表したいと思います．渡辺教授には学部生のころに日々
ご指導を賜っただけでなく，博士課程での研究にも格別な興味を持っていただき多
くのご意見をいただきました．また斎藤教授には合同論文紹介の場においてもご指
謝辞
導をいただきました．審査員の先生方の貴重なご意見のもと博士論文を完成させる
ことができました．
日々の研究を共に行い，多くの時間を熱心な指導に割いていただいた土師慎祐研
究員には感謝の言葉が尽きません．博士前期課程のころから実験器具の使い方から
研究の進め方まで数えきれないことを教えていただきました．日々楽しく生活でき
たのは，ほとんどの時間を共に過ごした土師氏と研究できたからにほかなりません．
思い通りに研究が進まず悩んでいた時期も，期待された結果が得られて喜んだ日も
常に苦楽を共にできたことに感謝します．
研究室同期の吉田純氏には励まし合い，楽しく議論する時間を共有してこれたこ
とをここに感謝致します．同期の少ない博士後期課程で同じ研究室に同期の友人が
いたことはこの上ない幸運であり，感謝の念が絶えません．吉田氏の深い物理的洞
察や他人に自分の研究を伝える真摯な姿勢は常に驚かせされ刺激を受けました．
同じく同期で博士前期課程で共に研究を行った藤永宗和氏にも多くの刺激を受け
ました．在学中は結果や進捗について日々議論を深め，励ましあっただけでなく，
修了後も常に気をかけていただき，支えていただきました．
松田優衣氏，三明祐大氏は学年こそ後輩でしたが，研究室には同年度に配属され，
共に学んでいく仲間として切磋琢磨しました．ここに感謝の意を示します．
Muhammad Waseem氏は数少ない博士後期過程の学生として多くを学ばせていた
だきました．氏の理論に関する知識をはじめとした幅広い造詣に刺激を受け，知見
を広げることができました．英語でコミュニケーションを日常的に行えたのは得難
い経験でしたし，研究だけでなくパキスタンの文化や日本の歴史について話し合う
ことで楽しい時間を過ごすことができました．
また張シキ氏，興野一樹氏，服部敬太氏，中井良輔氏，笹川瑞樹氏，齋藤勇仁氏，神
山秀氏，田中凜太郎氏，鈴木槙悟氏には多くの刺激を受けました．
特に興野氏，中井氏，笹川氏，神山氏は同じグループとして活動し，共通の目標の
もと邁進したことは昨日のことにように思い出されます．研究生活を通じて得た多
くの仲間はかけがえのない財産です．この場を借りて御礼申し上げます．
レーザー新世代研究センターの皆様方，堀越宗一助教をはじめとした堀越グルー
プの皆様に感謝の意を表します．堀越助教には中性子星の国際シンポジウムにて口
頭発表させていだき，普段経験の少ない研究提案といった形の発表をさせていただ
きました．またレーザー新世代研究センターの丹治はるか准教授には合同論文紹介
をはじめとしてご指導賜りました．
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最後に常に支えて頂いた両親をはじめとした家族に深い感謝を表し．謝辞とさせ
て頂きます．
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